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研究成果の概要（和文）：誘電率や電気伝導性の磁界制御などの従来にない新しい機能性を有する材料の実現を
目的として、互いに異なる特性を有するナノグラニュラー膜を積層した薄膜を評価した。ナノグラニュラー薄膜
の誘電特性はデバイフローリッヒモデルにより説明が可能であり、磁性金属含有量の異なる層を積層すると、積
層界面の数に応じて比誘電率が増加することを見出した。この誘電率の変化は、周波数に対して不変の成分の増
加に起因する。磁気誘電効果は積層構造による影響を受けないが、光の周波数帯域においても積層構造による誘
電率の増加が保たれていることを確認した。積層構造の形成に伴う積層界面における電気分極の形成が影響して
いると考えられる。

研究成果の概要（英文）：To develop new functional materials such as magnetic field control of 
dielectric property, we have studied the high frequency electric and magnetic properties in 
multi-layered nanogranular FeCo-MgF films, consisting of layer stacking of nanometer-sized magnetic 
granules dispersed in an MgF insulator matrix. The frequency dependence of relative permittivity is 
described by the Debye-Frohlich model, taking relaxation time dispersion into account, which 
reflects the microstructure, such as granule size, the inter-spacing between the granules, and 
multi-layer structure. Relative permittivity of multi-layered nanogranular films increased with the 
number of laminations, which is attributed to the increase in relative permittivity not to depend on
 the frequency. The increase of relative permittivity caused by the formation of layered structure 
was kept to THz frequency band, which is probably caused by the electric polarization at the 
interface between the layers.

研究分野： 磁性薄膜

キーワード： ナノグラニュラー薄膜　磁気誘電効果　誘電率
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研究成果の学術的意義や社会的意義
従来のナノグラニュラー薄膜は、磁性金属と絶縁体マトリックスの比率によってその特性の大半が決定され、支
配的な制御要因となっていた。今回の検討では、積層構造の形成により誘電率の増加が確認された。この結果
は、積層構造の形成に伴う内部構造の変化によって特性制御が可能であることを示すものであり、ナノグラニュ
ラー構造の新たな制御要因を見出した点でその学術的意義は大きい。積層構造による誘電率の制御は、今後の光
学応用にとっても有用な結果である。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
磁界による電気分極の変化、電界による磁性の変化（磁気誘電効果）は、物質に多機能性を付

与することから基礎物性および応用研究において興味深い性質であり、マルチフェロイック材
料などの多くの研究が行われている。しかし、材料系が限られており、特性発現温度が極低温で
あるなど、実用化への障壁は高い。室温動作が可能な新しい多機能性材料として、ナノメートル
サイズの磁性金属粒子と、それを囲むように形成された薄い絶縁体から形成された構造を有す
るナノグラニュラー薄膜が注目されている。 
ナノグラニュラー薄膜は、その電気伝導特性が絶縁体の厚みに依存するため、磁性粒子と絶縁

体の比率によってその物性を大きく変化させることが特長である。磁性金属比率が高い場合、隣
接磁性粒子が磁気的に結合して強磁性を示し、優れた高周波透磁率特性を示すようになる。磁性
金属比率を低下させると、電気伝導は絶縁粒界相を電子がトンネル伝導することによって生じ
るようになり、トンネル型磁気抵抗効果(TMR) を示すようになる。さらに磁性金属の比率を低
くした場合、部分的な粒子対のトンネル伝導による電子のやり取りによる電気双極子の形成に
より誘電特性を示すようになる。この電子の移動はスピン依存トンネル伝導によるため、磁化に
依存して誘電率が変化するトンネル磁気誘電効果（Tunneling Magneto- Dielectric:TMD）が発
現していることを示している(1)。 
以上のようにナノグラニュラー薄膜は、磁性金属と絶縁体の比率によってその物性を大きく

変化させ得ることが分かるが、それは磁性金属と絶縁体の比率に応じて磁性粒子の粒径や絶縁
粒界相の厚みなどの薄膜の微細構造が変化し、磁性粒子間の電気伝導機構が変化することに由
来する。したがって、磁性金属グラニュール間の絶縁粒界相の厚みを直接的に制御することがで
きれば、ナノグラニュラー薄膜の特性を直接的に制御することが可能となり、新規の機能性を有
する薄膜材料を実現することができると考えられる。 
２．研究の目的 
本研究の目的は、互いに異なる特性を有するナノグラニュラー薄膜を積層することにより、誘

電率や電気伝導性などの磁界制御を可能とし、従来にない新しい機能性を有する材料の実現を
目指すものである。 
３．研究の方法 
(1) ナノグラニュラー薄膜の作製   
FeCo-MgF ナノグラニュラー薄膜の成膜には、タンデムスパッタ法を用いた(2)。ターゲットに

は Fe60Co40合金と MgF2を用い、50㎜角の石英基板上に 1.0 Pa の Ar 雰囲気において膜厚を約 1μ
mとして成膜した。FeCo と MgF の比率は、各ターゲットに印加する電力によって制御した。 
 積層構造ナノグラニュラー薄膜の作製においてもタンデムスパッタ法を用い、FeCo と MgF の
比率が異なる層を交互に作製することにより積層構造を形成した。 
(2) 高周波誘電特性評価 
比誘電率の高周波特性は、ナノグラニュラー薄膜の上部にコプレーナ型伝送線路を形成した

試料を作製し、Signal-Ground 間の容量を測定、電磁界シミュレーションの計算結果と比較する
ことによって導出した。容量の周波数特性は、ネットワークアナライザを用い、反射係数 S11 を
測定することにより算出した。電磁界シミュレーションは、ナノグラニュラー薄膜の誘電率を変
えた際の差分容量の変化を計算した。比誘電率は、各周波数において測定された差分容量を、電
磁界シミュレーションの計算結果と比較することにより算出した(3)。 
(3) TMD 特性評価 
TMD 効果は、最大 1 kOe の磁界を印加しながら比誘電率を計測することによって求めた。TMD 効
果は、磁界が印加されていないときの誘電率をε0、磁界(1 kOe) 印加時の誘電率をε1kとした
際に、誘電率の変化量を無磁界の時の誘電率と比較した(ε1k-ε0)/ε0と定義した。 
４．研究成果 
(1)FeCo-MgF ナノグラニュラー薄膜の誘電率の周波数特性、TMD 効果の解析 
スパッタ時の FeCo ターゲットに印加する RF 電力を制御することにより磁性金属(FeCo)組成

を 21 at.%から 32 at.%まで変化させて FeCo-MgF ナ
ノグラニュラー薄膜を作製した。FeCo-MgF ナノグラ
ニュラー薄膜の比誘電率の周波数特性を図 1 に示
す。実線は測定値、破線は Debye-Frörichモデルを
用いた計算値を示している。比誘電率の値は GHz 帯
域においても 10 以上の値であり、ナノグラニュラ
ー薄膜がGHz帯域においても誘電特性を示すことが
わかる。比誘電率の値はすべての周波数帯域におい
て FeCo 組成に応じて増加する傾向を示しており、
誘電緩和周波数は FeCo 組成に応じて高周波側にシ
フトする様子が確認される。各試料の測定結果は計
算値とよく一致しており、ナノグラニュラー薄膜の
誘電緩和現象が、粒子間のトンネル伝導の緩和時間
とその分散を用いた Debye-Frörich モデル(下式)に
よって説明できることを示唆している。ここで、Δ
εは誘電強度、ε∞は誘電緩和が終了した高周波帯

図 1：FeCo-MgF ナノグラニュラー薄膜
の比誘電率の周波数特性 



域の誘電率、βは緩和時間の分布を示す定数（0<β≦1：β=1 で単一の緩和時間となり、0に近
づくにつれて緩和時間の分布が大きくなる）、τｒはトンネル伝導の緩和時間を示す。比誘電率及
び誘電緩和周波数は薄膜の FeCo 組成を変えることによって制御可能であり、MHz 帯域から GHz
帯域の広い周波数帯域において比誘電率を可変できることを示している。 

磁界を印加しながら誘電率を測定することにより TMD 効果を測定した結果、外部磁界の増加
に応じて誘電率が増加する傾向を確認した。誘電率の変化は、磁化の 2乗とよく一致しているこ
とから、ナノグラニュラー薄膜において確認された誘電率の変化が、磁性粒子間のキャリアのト
ンネル伝導に起因した TMD 効果であることを確認した。 
TMD 効果の周波数依存性を測定した結果、TMD 効果は、200 MHz 付近で最大値(約 1.0％)を形成

し、測定値と計算値は一定の整合性を示した。TMD 効果が最大を示す周波数は、緩和周波数（1/
τｒ）と一致するため、Debye-Frörichモデルを用いた解析に妥当性があることを示している。 
以上の結果から FeCo-MgF ナノグラニュラー薄膜が GHz 帯域までの広い周波数帯域において誘

電特性を示し、Debye-Frörichモデルに基づいた TMD 効果を示すことが確認された。 
(2) 積層ナノグラニュラー薄膜の誘電率の周波数特性、TMD 効果の解析 
 磁性金属含有量が異なる層が積層された界面における
電気的特性を評価するため、FeCo 組成が異なる層（FeCo-
rich 25 at.%および FeCo-poor 19 at.%）を交互に積層
し、積層界面の数が異なる試料を作製した。比誘電率の周
波数特性を測定した結果を図 2 に示す。いずれの周波数
帯域においても積層界面の数の増加に伴い誘電率が増加
していることが確認される。積層界面は FeCo 比率の異な
る層の界面にあたるため、粒径の異なる磁性粒子対が高い
比率で形成されていると推測される。積層膜に使用した
FeCo-rich および poor 層の誘電特性と比較すると、積層
数によらず全ての試料の誘電率が FeCo-rich 層よりも高
い結果となった。この結果は、単純に積層界面における磁
性粒子対の電気双極子の形成比率が高くなっているだけ
ではなく、磁気及び電気的性質の異なる層が積層されたこ
とにより、積層界面を含む試料全体の誘電特性が変化した
ものと考えることができる。Debye-Frörichモデルを用いた解析では、誘電強度(Δε)、緩和時
間(τｒ)および緩和時間の分布定数(β)は、積層界面の数によらずほぼ一定の値となった。この
結果は、積層界面において形成される電気分極の誘電緩和特性が、積層界面の数に依存しないこ
とを示している。一方、誘電緩和後の誘電率(ε∞)については、積層界面の数に応じて 15 から
25 へと増加を示しており、積層構造において確認された誘電率の増加が、誘電緩和後の周波数
に依存しない誘電成分の増加と強い相関関係を有することを示している。 
以上の結果から、図 2で確認された積層構造における比誘電率の増加は、主に誘電緩和後の比

誘電率の増加によるものであることが確認された。積層界面の数に応じて比誘電率が増加して
いることから、積層界面において形成された電気分極が主要因になっているものと推測できる。 
(3) FeCo-MgF ナノグラニュラー薄膜および積層膜のエリプソメータによる解析 
 FeCo-MgF ナノグラニュラー薄膜の比誘電率をエリプソメータによって解析した結果、FeCo 組
成に応じて 3.8 から 5.7 へと比誘電率が増加していることが確認された。これは誘電体マトリ
ックス中に金属が分散したナノグラニュラー構造に起因した特性であり、磁性金属含有量の増
加に応じて誘電率が高くなることが Maxwell-Garnett 近似モデルを用いて解析されている(4)。積
層膜の比誘電率(1550 nm)は、積層界面数の増加に応じて 4.5 から 6.0 へ増加する傾向を示して
おり、電気測定の結果と同様に積層構造を形成することにより比誘電率が高くなっていること
を示している。原因としては、積層構造界面における粒径の異なる電気双極子対の形成と推測さ
れる。この結果は、積層構造を形成することにより光の領域までの広い周波数帯域において誘電
率を高める効果があることを示している。その詳細な原因の究明は今後の課題であるが、屈折率
などの物性制御に有効となる可能性を示しており、屈折率の微調整や磁性金属含有量の削減に
よる光透過性の改善など、今後の光学デバイス応用にとっても有用な結果である。 
＜引用文献＞ 
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図 2：FeCo-MgFナノグラニュラー
積層膜の比誘電率の周波数特性 
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